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Abstract ofWO9717130 



Described is a method of carrying out a reaction 
between at least two reactants (A, B) each of 
which is divided by an array of slit-shaped 
microchannels (1a, 1b) into separate laminae of 
fluid which subsequently emerge into a common 
mixing and reaction chamber. The laminae of 
fluid have a thickness of < 1000 mu m, preferably 
< 100 mu m, and a width.thickness ratio of at 
least 10. The invention calls for the reactants (A, 
B) to be made to emerge into the mixing/reaction 
chamber as thin laminae of fluid (6a, 6b), each 
lamina (6a) of reactant A being fed into the 
mixing/reaction chamber in the immediate vicinity 
of a lamina (6b) of reactant B. The adjacent 
laminae (6a, 6b) subsequently mix in the 
chamber by diffusion and/or turbulence. The 




mixing process is thus accelerated significantly 
compared to conventional reactors. With rapid 
chemical reactions, this enables the formation of 
undesired side-products or further-reaction 
products to be avoided to a considerable extent. 
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(57) Abstract 

Described is a method of carrying out a 
reaction between at least two reactants (A, B) each 
of which is divided by an array of slit-shaped 
microchannels (la, lb) into separate laminae of 
fluid which subsequently emerge into a common 
mixing and reaction chamber. The laminae of 
fluid have a thickness of < 1000 jim, preferably < 
100 jim, and a width: thickness ratio of at least 10. 
The invention calls for the reactants (A, B) to be 
made to emerge into the mixing/reaction chamber 
as thin laminae of fluid (6a, 6b), each lamina (6a) 
of reactant A being fed into the mixing/reaction 
chamber in the immediate vicinity of a lamina 
(6b) of reactant B. The adjacent laminae (6a, 6b) 
subsequently mix in the chamber by diffusion 
and/or turbulence. The mixing process is thus 
accelerated significantly compared to conventional 
reactors. With rapid chemical reactions, this 




enables the formation of undesired side-products 
or further-reaction products to be avoided to a considerable extent. 



(57) Zusammenfassung 



Bci dcm Reaktionsverfahren werdcn mindcstcns zwei Eduktc A, B durch cine ihnen jewcils zugeordnete Schar von schlitzformigen 
Mikrolcanaicn (la, lb) in rflumlich getrennte Fluidlamcllcn aufgeteilt, die anschlicsscnd in cincn gemeinsamen Misch- und Rcaktionsraum 
austreten. Die Fluidlamellen haben dabei eine Dicke < 1000 /im, vorzugsweise < 100 pm, bei einem Breiten/Dickenverhaimis von 
mmdestens 10, Wesentlich ist dabei, dass man die Edukte A, B als dQnne Fluidlamellen (6a, 6b) in den Misch/Reaktionsraum austreten 
lasst, wobei jede Fluidlamelle (6a) eines Edukts A in unmittelbarer Nachbarschaft zu einer Fluidlamelle (6b) eines andercn Eduktes B in den 
Misch/Reaktionsraum gefuhrt wird. Die benachbarten Fluidlamellen (6a, 6b) vennischen sich dann anschliessend durch Diffusion and/oder 
Turbulenz. Dadurch wird der Vermischungsvorgang im Vergleich zu konventionellen Reaktorcn wesentlich beschleunigt. Bei schnellen 
chemischen Reaktionen wird auf diese Weise die Bildung von unerwunschten Neben- bzw. Folgeprodukten weitgehend verhindcrt. 
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Verfahre n und Vorrichtune zur Durchfuhrung chemischer Reaktionen mittegs 
eines Mikrostruktur-Lamellenmischers 

Zur Durchfuhrung einer chemischen Reaktion in konnnuierlicher Fahrweise miis- 
sen die Reaktionspartner konunuierlich einem chemischen Reaktor zugefuhrt wer- 
den und mit Hilfe eines Mischorgans (Mischers) innig in Kontakt gebracht, d.h. 
gut vermischt werden. En einfacher Reaktor ist z.B. ein BehSlter mit einem Ruh- 
rer als Mischorgan. Im Regelfall laufen im Reaktor bei Kontakt der Reaktanden 
mehrere Reaktionen, sogenannte Haupt- und Nebenreaktionen ab. Dabei ist es Ziel 
des Verfahrensingenieurs, die Reaktionen und damit auch die Vermischung so zu 
fuhren, dafl selektiv eine moglichst hohe Ausbeute an erwttnschtem Produkt erzielt 
wird. 

Die Giite der Vermischung und der EinfluB des Mischorgans auf die Ausbeute an 
erwunschtem Produkt hangt dabei in groBem MaBe vom Verhaltnis der durch die 
Reaktionskinetik gegebenen chemischen Reaktionsgeschwindigkeit zur Mischge- 
schwindigkeit ab. Handelt es sich bei den chemischen Reaktionen um langsame 
Reaktionen, so ist die chemische Reaktion in der Regel wesentlich langsamer als 
die Vermischung. Die Brutto-Reaktionsgeschwindigkeit und die Ausbeute an er- 
wiinschtem Produkt wird dann durch den langsamsten Schritt, namlich die Kine- 
tiken der ablaufenden chemischen Reaktionen, und dazu durch das globale Vermi- 
schungsverhalten (Verweilzeitverteilung, Makromischung) des verwendeten chemi- 
schen Reaktors bestimmt. Liegen die chemischen Reaktionsgeschwindigkeiten und 
die Vermischungsgeschwindigkeit in der gleichen GrdBenordnung, so kommt es zu 
komplexen Wechselwirkungen zwischen den Kinetiken der Reaktionen und dem 
lokalen, durch die Turbulenz bestimmten Vennischungsverhalten im verwendeten 
Reaktor und am Mischorgan (Mikromischung). Tritt der Fall ein, daB die chemi- 
schen Reaktionsgeschwindigkeiten wesentlich schneller sind als die Mischge- 
schwindigkeit, so werden die Brutto-Geschwindigkeiten der ablaufenden Reaktio- 
nen und die Ausbeuten im wesentlichen durch die Vermischung, d.h. durch das 
lokale, zeitabhangige Geschwindigkeits- und Konzentrationsfeld der Reaktanden, 
d.h. die Turbulenzstruktur im Reaktor bzw. am Mischorgan bestimmt [1]. 

Nach dem Stand der Technik werden zur Durchfuhrung schneller Reaktionen in 
Konti-Fahrweise eine Reihe von Mischorganen eingesetzt. Man kann hier 
unterscheiden zwischen dynaraischen Mischern, wie z.B. Ruhrer, Turbinen oder 



WO 97/17130 



2 



PCT/EP96/04665 



Rotor-Stator-Systemen, statischen Mischero, wie z.B. Kenics-Mischem, Schasch- 
lik-Mischem oder SMV-Mischera und Strahlmischern, wie z.B. Dusenmischern 
oder T-Mischern [2-4]. 



Bevorzugt werden zur schnellen Vermischung der Ausgangsstoffe bei schnellen 
Reaktionen mit unerwiinschten Folge- bzw. Nebenreaktionen Diisenmischer 
eingesetzt. 



Bei Strahl- bzw. Dttsenmischern wird eine der beiden Ausgangskomponenten mit 
hoher Stromungsgeschwindigkeit in die andere Komponente verdiist (s. Fig. 1). 
Dabei wird die kinetische Energie des eingediisten Strahles (B) im wesentfichen 
hinter der Duse dissipiert, d.h. durch turbulenten Zerfall des Strahles in Wirbel 
und weiteren turbulenten Zerfall der Wirbel in immer kleinere Wirbel in Warme 
umgewandelt. In den Wirbeln sind jeweils die Ausgangskomponenten enthalten, 
die in den Fluidballen nebeneinander vorliegen (Makromischung). Zwar tritt an 
den Randern dieser zunachst groBeren Strukturen zu Beginn des turbulenten 
Wirbelzerfalls eine geringe Mischung durch Diffusion auf. Die vollstandige 
Vermischung wird jedoch erst erreicht, wenn der Wirbelzerfall soweit 
fortgeschritten ist, dafi mit Erreichen von WirbelgroBen in der GroBenordnung des 
Konzentrations-Mikromafles (Batchelor-Lange) [5, 6] die Diffusion schnell genug 
ist, um die Ausgangskomponenten in den Wirbeln vollstandig miteinander zu 
vermischen. Die fur die vollstandige Vermischung notige Mischzeit hangt neben 
den Stoffdaten und der Geometrie der Apparatur im wesentlichen von der 
spezifischen Energiedissipationsrate ab. 

Die Vermischungsvorgange bei den haufig zur Anwendung kommenden Mischem 
nach dem Stand der Technik sind prinzipiell ahnlich (bei dynamischen Mischem 
und Statikmischern werden die Wirbel noch zusatzlich mechanisch zerteilt bei 
allerdings in der Regel wesentlich niedrigeren spezifischen Energiedissipations- 
raten). Dies bedeutet, daB bei den nach dem Stand der Technik verwendeten 
Mischem bis zur vollstandigen Vermischung durch Diffusion immer die Zeit des 
Wirbelzerfalls vergeht. Fiir sehr schnelle Reaktionen bedeutet dies, daB entweder 
sehr hohe Energiedissipationsraten eingestellt werden mussen, um unerwunschte 
Neben- und Folgereaktionen zu vermeiden oder bei Reaktionen mit noch groBeren 
Reaktionsgeschwindigkeiten die entsprechenden Reaktionen nicht optimal, d.h. nur 
unter Neben- bzw. Folgeproduktbildung, durchgefuhrt werden. 
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Ausgehend von diesem Stand der Technik besteht die Aufgabe der Erfindung in 
der Bereitstellung eines Verfahrens und einer Vorrichtung, bei der die Mischung 
schnell erfolgt und die Bildung von Folge- bzw. Nebenprodukten unterdriickt bzw. 
reduziert wird. Dabei muB erreicht werden, daB die Edukte homogen miteinander 
gemischt werden, so daB innerhalb kurzester Zeit keine ortlichen und keine 
zeitlichen Uberkonzentrationen der Edukte mehr auftreten. Bei chemisch 
miteinander reagierenden Fluiden soil eine vollstandige Rejaktion der Fluide erzielt 
werden. Bei Bedarf sollte auch die Reaktionsw&nne efFektiv und schnellstmoglich 
ab- oder zugefuhrt werden konnen. 

Diese Aufgabe wird erfindungsgemSB durch ein Verfahren gelost, bei dem 
mindestens zwei Edukte A, B durch eine ihnen zugeordnete Schar von 
schlitzformigen Mikrokanilen (MikroschlitzkanSle) in einem Mikrostruktur- 
Mischer in raumlich getrennte Fluidlamellen aufgeteilt werden, die dann mit fiir 
das jeweilige Edukt gleichen Stromungsgeschwindigkeiten in einen Misch- 
/Reaktionsraum austreten, wobei jede Fluidlamelle eines Eduktes A in 
unmittelbarer Nachbarschaft zu einer Fluidlamelle eines anderen Eduktes B in den 
Misch- und Reaktionsraum gefuhrt wird und sich die benachbarten Fluidlamellen 
durch Diffusion und/oder Turbulenz miteinander vermischen. Unter einem 
Mikroschlitzkanal wird dabei ein rechteckformiger Mikrokanal mit einer Tiefe d 
verstanden, dessen Breite b >= lOd ( b/d >=10 ), vorzugsweise b >= 20d (b/d >= 
20) betragt. 

Vorzugsweise werden in den Mikroschlitzkanalen laminare Strdmungsbedingungen 
fiir die Edukte A, B aufrechterhalten. Es steht jedoch nichts im Wege, 
gegebenenfalls mit turbulenten Stromungen in den Mikroschlitzkanalen zu 
arbeiten. 

Besonders bewahrt hat sich eine Ausfuhrungsform, bei der die Fluidlamellen der 
Edukte A, B in abwechselnd ubereinanderliegenden oder nebeneinanderliegenden 
Schichten in den Misch-/Reaktionsraum austreten . 

Die Geometrie des Mikrostruktur-Lamellenmischers ist in vorteilhafter Weise so 
ausgelegt, daB die Dicke der Fluidlamellen d am Eintritt in den Misch-/ 
Reaktionsraum auf einen Wert zwischen 10 jim und 1000 jim, vorzugsweise 
zwischen 10 \im und 100 jim, eingestellt werden kann. Vorzugsweise wird eine 
Dicke d eingestellt, die in der GroBenordnung des Konzentrations-MikromaBes 
liegt, so daB nach Austritt aus dem Mikrostruktur-Mischer, ohne daB ein weiterer 
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Wirbelzerfall ndtig ist, die Mikromischung der Komponenten schnell durch 
Diffusion erfolgen kann. Die Breite b der Fluidlamelien bzw. der Mikro- 
schlitzkaaale, iiber welche die Lamellen aus dem Mikrostniktur-Lamellenmischer 
austreten, sollte dabei mdgiichst groB sein, um durch Verringening der Wand- 
flache pro Eduktvolumen den Druckverlust im Mischer mdgiichst gering zu halten. 
Die Breite b kann dabei von Werten im Bereich in der GrdBenordnung von 0,5 
mm bis zu groBen Werten im Bereich von mehreren Zentunetern variieren und ist 
im wesentlichen nur durch die mechanische Stabilitat des Bauteils begrenzt. Fur 
die Mischgeschwindigkeit und somit Mischgute ist dabei eine mdgiichst geringe 
Dicke d der Fluidlamelien entscheidend, dagegen nicht die Breite b. 

Eine Weiterentwicklung des erfindungsgemaBen Verfahrens besteht darin, daB in 
Nachbarschaft zu einer Fluidlamelle eines Eduktes zusitzlich eine Fluidlamelle 
eines temperierten inerten Fluids, z.B. zu Heiz- oder Kuhlzwecken, in den Misch- 
/Reaktionsraum eingespeist wird. 

Das erfindungsgemaBe Veifahren beruht also darauf, daB die Eduktstrome A, B 
zunachst mittels des Mikrostmktur-Lamellenmischers konvektiv in dunne Lamellen 
mit einer Dicke d aufgeteilt werden, die sich dann nach dem Austritt im Misch-/ 
Reaktionsraum durch Diffusion und/oder Turbulenz miteinander vermischen. 

Die Aufgabe des Mikrostruktur-Lamellenmischers ist es dabei, die Eduktstrome 
konvektiv zu zerteilen und feine Fluidlamelien mit einer charakteristischen Dicke 
d zu erzeugen, ohne daB die Ausgangskomponenten innerhalb der Mischer- Vor- 
richtung miteinander in Kontakt kommen. Durch gleiche geometrische 
Dimensionierung (gleicher Querschnitt und gleiche Lange) fur die jeweils einem 
Edukt zugeordneten Mikroschlitzkanale wird sichergestellt, daB aus alien jeweils 
einem Edukt zugeordneten Kanalen die Fluidlamelien mit gleichen Stromungs- 
geschwindigkeiten austreten. Bei zwei Edukten A, B sind also die Strdmungs- 
geschwindigkeiten in den Mikroschlitzkanalen jeweils fur ein Edukt untereinander 
gleich. Die Strdmungsgeschwindigkeiten der beiden Edukte (im Verhaltnis 
zueinander) kdnnen aber durchaus unterschiedlich sein. 

Die erfindungsgemaBe Vorrichtung ermoglicht es, die Zeit fur den turbulenten 
Wirbelzerfall bei der Vermischung im wesentlichen einzusparen und dadurch den 
Vermischungsvorgang wesentlich zu beschleunigen. Durch das Zerteilen der 
Eduktstrome in dunne Fluidlamelien der Dicke d innerhalb der Mikrostruktur, 
ohne daB die Eduktstrome miteinander in Kontakt geraten, und durch die 
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homogene Verteilung der Edukte am Austritt aus der Mikrostruktur wird das 
Vermischungsverhalten von nahezu einem idealen Rohrreaktor eingestellt. Bei 
schnellen Reaktionen treten unerwunschte Neben- bzw. Folgeprodukte in 
wesentlich geringerem Mafle auf als bei Mischern nach dem Stand der Technik. 
Eine Hauptanwendung sind daher schnelle Reaktionen, die charakteristische 
Reaktionszeiten <10 s und insbesondere <1 s aufweisen. Unter "Reaktionszeit" 
wird ublicherweise die Halbwertszeit verstanden, d.h. die Zeit nach dem 
Reaktionsbeginn, nach der die Eduktkonzentration auf den halben Wert abgefallen 
ist. 

Als Vorrichtung hat sich ein statischer Mikrostraktur-Lamelienmischer mit 
wenigstens einer Mischkammer und einem vorgeschaiteten Fuhrungsbauteil fur die 
Zufuhr von Misch- bzw. Reaktionsfluiden (Edukte) bewahrt Dabei ist das 
Fuhrungsbauteil aus mehreren plattenartigen, ubereinander geschichteten 
Elementen zusammengesetzt, die von schrag zur Mikromischer-Langsachse 
verlaufenden Mikrokanalen durchzogen sind, wobei sich die Kanale benachbarter 
Elemente beriihrungslos kreuzen und in die Mischkammer einmunden. Diese 
Vorrichtung ist erfindungsgemafi durch folgende Merkmale gekennzeichnet: 

a) Die plattenartigen Elemente bestehen aus dunnen Folien, in die jeweils 
einzelne bzw. eine Schar eng benachbarter, mit abwechselnder Schrage zur 
Mikrovermischer-Langsachse verlaufender schlitzformiger Mikroschlitz- 
kanale eingearbeitet ist, so daB beim Ubereinanderschichten der Folien je 
eine Reihe geschlossener Kanale fiir die Fuhrung der zu mischenden Fluide 
(Edukte A, B) entsteht. 

b) Die Mikroschlitzkanale haben eine Tiefe d < 1000 ^m, vorzugsweise < 
100 ^im, bei Wanddicken der Zwischenstege und Kanalboden von < 1000 
^m > vorzugsweise < 100 \im und eine Breite, die mindestens das 10-fache, 
vorzugsweise das 20-fache der Tiefe d betragt. 

c) Die Mikroschlitzkanale benachbarter Folien divergieren zur Fluidein- 
trittsseite des Mikrovermischers hin derart, daB die zu vermischenden 
Fluide (Edukte A, B) getrennt einspeisbar sind. 

Zur Verbesserung der mechanischen Stabilitat konnen senkrecht zu den Kanal- 
boden Stifte oder Stege angebracht werden, die mit den Kanalboden fest ver- 
bunden sind und sie gegeneinander abstiitzen. 
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Alternativ ist zwischen je zwei Folien mit den schragen, zur Fluideintrittsseite 
divergierenden MikroschlitzkanSlen eine Zwischenfolie geschaitet, die senkrecht 
zur Mikrbvennischer-Lfingsachse verlaufende Mikroschlitzkanale aufweist und zur 
Durchleitung eines Kfihl- oder Heizmittels dient 

GemaB einer weiteren Alternative ist an die Mischkammer ein Mikrowfirme- 
ubertrager angeschlossen. Die Mischkammer kann aber auch selbst als Mikro- 
wfcrmefibertrager ausgebildet sein, der unmittelbar an das Fuhrungsbauteil 
angeschlossen ist. 

Mit der erfindungsgemaBen Vorrichtung werden die zu vermischenden Fluide 
reihenweise und "auf Lucke" in dfinne, benachbarte Fluidlamellen unterteilt, die, 
beim Eintritt in die Mischkammer zusammengefuhrt, ein gemeinsames, 
entsprechend eng begrenztes Volumen ausfiillen und sich dadurch auf schnellstem 
und kurzestem Weg durchmischen konnen. Die Ausbildung extrem dunner 
Fluidlamellen erlaubt es, daB fiber eine H6he von 1 cm einige hundert bis tausend 
Lamellen fiber- oder nebeneinander liegen, und diese Fluidlamellen wechselweise 
durch Edukt A bzw. Edukt B gespeist werden. 

Die erfindungsgemiCe Vorrichtung ermfiglicht die Mischung zweier oder mehrerer 
Fluide. Wenn chemisch miteinander reagierende Fluide (Edukte) vermischt 
werden, konnen die dabei auflretende (exotherme Reaktionen) oder benotigte 
(endotherme Reaktionen) Reaktionswanne durch den angeschlossenen Mikro- 
warmeubertrager abgeleitet oder zugefuhrt werden. 

Bei Venvendung der erfindungsgemaBen Vorrichtung konnen folgende weitere 
Vorteile erzielt werden: 

Verbesserung von Ausbeute, Selektivitat und Produktqualitat bei bekannten 
Reaktionen 

Hersteliung von Produkten mit neuen Eigenschaftsprofilen (z.B. hohere 
Reinheiten) 

Miniaturisierung von Reaktoren und Mischern, ggf. in Kombination mit 
Warmetauschern 
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Verbesserung des Sicherheitsstandards bei exothermen Reaktionen durch 
Veningemng des Hold-Up's und ggf. durch Verringerung der Abmessungen 
der Mikroschlitzkanale unterhalb des Ldschabstands (verbesserte Zund- 
riickschlagsicherung!) 

Durch die schlitzformige Gestaltung der Mikrokanale (Kanalbreite b » 
Kanaltiefe d) wird die Kontaktflfiche zwischen Fluid und Kanalwand 
minimiert. Dies fuhrt beim Milaostniktur-Lamellenmischer, insbesondere 
bei einer Kanaltiefe d < 100 nm, zu deutlich geringeren Reibungs- 
druckverlusten als in einem Mikrostruktur-Mischer, bei dem die Breite b 
der Mikroschlitzkanale in der GroBenordnung der Tiefe d liegt (annaherad 
quadratischer Querschnitt). 

Durch die Erzeugung von Fluidlamellen in der erfindungsgemafien 
Vorrichtung anstelle einer groBeren Anzahl durch Zwischenwande 
getrennter Fluidfaden wird die Riickvermischung, die im Zwischen- 
raumbereich zwischen den einzelnen Fluidfaden umittelbar bei ihrem 
Eintritt in den Mischraum aufgrund lokaler Wirbel an den Miindungen 
auftreten kann und damit die Nebenproduktbildung reduziert. 

Weiterhin ist die Gefahr von Verstopfungen gegenuber dem Mikromischer 
mit vielen, annaherad quadradschen Mikrokanalen deudich verringert. 

Im folgenden wird die Erfindung anhand von Ausfiihningsbeispielen und Zeich- 
nungen naher erlautert. Es zeigen 

Fig. 1 die Vermischung zweier Edukte A,B in einem Glattstrahlmischer 

bzw. Rohrreaktor (Stand der Technik) 

Fig. 2 die schematische Darstellung von ubereineinander liegenden 

Fluidlamellen 

Fig. 3 den prinzipiellen Aufbau einer bevorzugten Ausfiihrungsform des 

Mikrostruktur-Lamellenmischers fur zwei Edukte A, B mit 
symmetrischen Stromungswegen, 
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10 



Fig. 4 die Vermischung der aus dem Mikrostmktur-Lamellenmischer in 

den Misch- bzw. Reaktionsraum eintretenden, den Edukten A, B 
zugeordneten Fluidlamellen, 

Fig. 5a 

und 5b eine Ausfuhrungsform, bei der die raumliche Anordnung der den 
Edukten A, B zugeordneten Fluidlamellen beim Eintritt in den 
Mi sch/Reaktionsraum durch abwechselnd ubereinanderliegende bzw. 
nebeneinanderliegnende Schichten charakterisiert ist. 

Fig. 6 ein FlieBschema fur eine Apparatur zur Untersuchung chemischer 

Reaktionen, die unter Einsatz der erfmdungsgem&Ben Vorrichtung 
ablaufen 



Fig. 7 Ergebnisse bei der Azokupplungsreaktion von a -Naphthol mit 

4-Sulfonsaurebenzoldiazoniumsalz bei dem Einsatz eines Mikro- 
struktur-Lamell enmi schers, im Vergleich zu einem Mikrostruktur- 
15 Mischer mit annahernd quadratischem Kanalquerschnitt und zu 

einem konventionellen und Glattstrahldusenreaktor 

Fig. 8a mehrere, zu stapelnde Folien als Bauelemente fiir den Mikro- 
struktur-Lamellenmischer mit jeweils einem Mikroschlitzkanal pro 
Folie 

20 Fig. 8b 

und 8c zwei Ansichten eines Fuhningsbauteils aus Folien gem. Fig. 8a 

Fig. 8d schematisch den Stromungsverlauf in einem Mikrostruktur- 
Lamellenmischer 

Fig. 9a 

25 und 9b schematisch einen Mikrostruktur-Lamellenmischer mit ktihl- oder 

heizbarem Fuhrungsbauteil 



Fig. 10a 



einen Schnitt durch einen Mikrostruktur-Lamellenmischer, an dessen 
Mischkammer ein Warmeubertrager angeschlossen ist 
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Fig. 10b einen Mikrostruktur-Lamdlenmischer mit einer als Wfirmeiibertrager 
ausgebildeten Mischkammer. 

Gemafl Fig. 1 werden einem Glattstrahlmischer bzw. Glattstrahldusenreaktor nach 
dem Stand der Technik zwei miteinander reagierende Edukte A,B zugefuhrt. Dabei 
wird hier das Edukt B in den durch den konzentrischen Ringraum zwischen der 
Duse und der Reaktorwand zugefuhrten Eduktstrom A mit einer unterschied- 
lichen Stromungsgeschwindigkeit eingedOst. Es kommt zu einer intensiven 
Vermischung (Wirbelbildung) und zum sofortigen Einsatz der chemischen 
Reaktion zwischen den Edukten bzw. Reaktanden A,B. 

Fig. 2 zeigt das der Erfindung zugrunde liegende Prinzip der alternierend 
ubereinander geschichteten Fluidlamellen. Auf eine aus dem Fluid A bestehende 
Lamelle folgt jeweils eine Lamelle aus dem Fluid B. Dabei ist die Dicke d der 
Lamellen klein gegeniiber ihrer Breite b. Die Fluide A,B konnen aus einem Gas 
oder einer Flussigkeit bestehen und werden im folgenden als Edukte A,B 
bezeichnet. 

In Fig. 3 ist eine der erfindungsgemafien Vorrichtung entsprechende Ausfiihning 
eines Mikrostruktur-Lamellenmischers bzw. -reaktors schematisch dargestellt. Das 
Bauprinzip dieses Mischers/Reaktors beniht darauf, daB verschiedene Lagen der 
Platten mit schragverlaufenden Mikroschlitzkanalen vertikal ubereinander in 
Sandwichbauweise gestapelt sind. 

Auf eine Platte mit den Mikroschlitzkanalen la folgt jeweils eine Platte mit den 
Mikroschlitzkanalen lb, d.h. zwei im Stapel unmittelbar ubereinander angeordnete 
Platten sind jeweils mit einer Schar von Mikroschlitzkanalen la, lb versehen, 
wobei die Mikroschlitzkanalscharen aufeinanderfolgender Platten einen Winkel a 
miteinander bilden und symmetrisch zur Horizontal achse in Fig. 3, d.h. 
spiegelbildlich zueinander angeordnet sind. Die Platten haben z.B. eine Dicke von - 
100 jim. Die Schlitzkanale haben z.B. eine Tiefe d von 70 \im und eine Breite b > 
700 \im . 

Die in Fig. 3 von der Bildmitte aus gesehen schrag nach oben verlaufenden 
Scharen von Mikroschlitzkanalen la munden linksseitig in eine Verteilerkammer 
3a, der ein Reaktand oder Edukt A zugefuhrt werden kann. Analog munden die 
schrag nach unten verlaufenden Scharen der Mikroschlitzkanale lb linksseitig in 
eine Verteilerkammer 3b, der ein Edukt B (Reaktand) zugefuhrt werden kann. 
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Beide Scharen von Mikroschlitzkanfilen munden rechtsseitig,- ohne sich zu 
durchkreuzen, in einen gemeinsamen Misch-/Reaktionsraum 4 ein. Die spie- 
gelsymmetrische Anordnung der Mikroschlitzkanale la, lb ist nicht zwingend 
erforderlich. Die Mikroschlitzkanale lb konnen z.B. auch eine andere Neigung 
gegen die Horizontal achse haben als die Mikroschlitzkanale la. 

Wichtig ist jedoch, daD die Mikroschlitzkanale einer Schar jeweils stromungs- 
technisch untereinander gleich sind, d.h. daB die Mikroschlitzkanale la alle den 
gleichen Stromungswiderstand besitzen. Die gleiche Bedingung gilt fur den Stro- 
mungswiderstand der Mikroschlitzkanale lb, wobei aber die Stromungswiderstande 
der beiden Mikrokanalscharen la, lb (im Verhaltnis zueinander) unterschiedlich 
sein konnen. Gleicher Stromungswiderstand kann dadurch erreicht werden, dafl die 
Lange und der Querschnitt fur alle Mikroschlitzkanale la gleich sind. 

Das einer Verteilerkammer 3a, 3b zugefuhrte Edukt, z.B. ein gasformiger Reak- 
tand, verteilt sich jeweils auf die Mikroschlitzkanale la, lb. Die Zusam- 
menfuhrung der beiden Reaktanden erfolgt beim Eintritt in den Misch- 
/Reaktionsraum und wird im Folgenden anhand der Fig. 4 und 5 naher 
beschrieben. In Fig. 4 ist der Mundungsquerschnitt des Mikrostruktur-Lamel- 
lenmischers perspektivisch dargestellt. 

In der obersten Lage oder Platte munden z.B. die dem Edukt A zugeordneten 
Mikroschlitzkanale la und in der darauffolgenden darunterliegenden Lage oder 
Platte die Mikroschlitzkanale lb des Eduktes B in den Misch-/Reaktionsraum ein. 
Darauf folgt wieder eine Lage oder Platte mit den zum Edukt A gehorenden 
Mikroschlitzkanalen usw.. In Fig. 4 ist auch schematisch dargestellt, wie die in 
den Mikroschlitzkanalen gefuhrten Fluidstrome als Fluidlamellen 6a, 6b in den 
Misch/Reaktionsraum eintreten und sich mit zunehmender Entfemung von der 
Mundung untereinander vermischen. Die Mischung erfolgt dabei durch Diffusion 
und/oder Turbulenz, wanrend in den Mikroschlitzkanalen in der Regel laminare 
Strdmungsbedingungen vorherrschen. Gleichzeitig mit der Mischung setzt auch die 
Reaktion der Edukte A, B ein. Das Reaktionsprodukt wird am Ende des 
Misch/Reaktionsraums abgenommen (s. Fig. 3). In Fig. 5 ist noch einmal gezeigt, 
in welcher raumlichen Reihenfolge die Edukte A, B am Mundungsquerschnitt in 
den Misch/Reaktionsraum eintreffen. Eine Schicht mit Fluidlamellen des Eduktes 
A grenzt also jeweils an eine Schicht der Fluidlamellen des Eduktes B an. Die 
Anordnung kann natiirlich auch um 90 ° gedreht werden, so daB die Schichten 
nebeneinander liegen. 
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Der Mikrostruktur-Lamellenmischer gemaB Fig. 3 kann auch.in der Weise 
modifiziert werden, daB drei oder mehr Edukte in jeweils getrennte Scharen von 
Mikroschlitzkanalen aufgeteilt werden, die dann im Misch-/Reaktionsraum 
zusammengefuhrt werden. Eine verfahrenstechnisch interessante Variante besteht 
darin, daB das dritte Edukt aus einem temperierten inerten Fluid besteht. Die 
Fluidlamellen werden dann im Mikrostruktur-Lamellenmischer so gefuhrt, dafl in 
Nachbarschaft zu einer Fluidlamelle eines Eduktes .eine Fluidlamelle des 
temperierten inerten Fluids zu Heiz- oder Kuhlzwecken in den Misch/Reaktions- 
raum eingespeist wird. 

Nachfolgend wird anhand der Figuren 8a bis 10b eine praktische Ausfiihrung des 
Mikrostruktur-Lamellenmischers beschrieben, die sich besonders bewahrt hat. 

Die Folien 1 bzw. 2 gemaB Fig. 8a haben eine Dicke von 100 \im. Die Foliensorte 
1 ist von einem bzw. einer Schar vorzugsweise paralleler, eng benachbarter und 
schrag zur Vermischerlangsachse 3 verlaufender Mikroschlitzkanale durchzogea, 
die von hinten links beginnend gegenuber dieser Achse 3 einen spitzen Winkel +a 
haben und im mittleren Bereich der vorderen FolienlSngsseite munden. Dargestellt 
ist in Abb. 8a eine Ausfiihrung mit jeweils einem Mikroschlitzkanal pro Folie. Die 
Foliensorte 2 ist in derselben Art und Weise von einem Mikroschlitzkanal lb 
durchzogen; jedoch betragt hier der Winkel zwischen Nutenlangsachse und 
Vermischerlangsachse -a; d.h. der Mikroschlitzkanal lb verlauft von rechts hinten 
zum mittleren Bereich der vorderen Folienlangsseite. Der Betrag des Winkels muB 
jedoch nicht der gleiche sein. Die Mikroschlitzkanale la, lb konnen z. B. mit 
Formdiamanten eingearbeitet werden und haben vorzugsweise eine Breite b > 700 
jim und eine Tiefe d von 70 urn. Die Starke der Kanalboden 5a, 5b betragt 30 
\xm. 

Im Fall breiter Mikroschlitzkanale kann es zweckmaBig sein, die Folien bzw. die 
Kanalboden 5a,5b durch senkrecht angeordnete, durchgehende Stifte 15 oder Stege 
mit kleinen Querabmessungen, die an den Kanalboden angeschweiBt werden, 
gegeneinander abzustutzen. Auf diese Weise konnen die Mikroschlitzkanale la, lb 
ohne Beeintrachtigung der mechanischen Stabilitat beliebig breit ausgefuhrt 
werden. 

Abb. 8b und 8c zeigen, wie fur die Herstellung eines Fiihrungsbauteils 6 die 
Foliensorten 1 und 2 abwechselnd ubereinandergeschichtet, mit einer oberen und 
einer unteren Deckplatte 7a, 7b versehen und z. B. mittels DiffusionsschweiBen zu 
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einem homogenen, vakuumdichten und druckfesten Mikrostmkturkorper verbunden 
werden. 

Diese Mikroschlitzkanale la, lb bilden einen gemeinsamen, z.B. quadratischen 
Querschnitt aufweisenden Block mit einer Dichte von einigen zehn bis einigen 
hundert Miindungen pro cm 2 , die an die gemeinsame Mischkammer 4 angrenzen. 
Fig. 8c zeigt das Fuhmngsbauteil 6 von der Zustromseite der Fluide A und B aus 
gesehen. Wie hieraus und aus der Draufsicht gemaB Fig. 8d zu ersehen ist, 
divergieren die zur Langsachse 3 schrag verlaufenden Kanale la, lb von der 
Mischkammer 4 aus abwechselnd zur Fluideintrittsseite bin so, daB die Fluide A 
und B iiber je eine Eintrittskammer oder Verteilerkammer 3 a und 3b getrennt dem 
Fuhmngsbauteil 6 zugefiihrt werden konnen. Nach dem Austritt aus dem 
Fuhmngsbauteil 6 werden die feinen Fluidlamellen 6a, 6b der Fluide A und B 
innig miteinander vermischt und bilden in der Mischkammer 4 eine gemeinsame 
Stromung C (siehe auch Fig. 4). 

Die Fig. 9a und 9b zeigen eine Variante, bei der zwischen zwei Foliensorten 1 
und 2 bzw. zwischen die Folien und die Deckplatten 7a, 7b Zwischenfolien 8 
geschaltet sind, die senkrecht zur Langsachse 3 verlaufende Mikroschlitzkanale 9 
aufweisen zur Durchleitung eines Kiihl- oder Heizmittels. Dadurch kann die 
Vermischungszeit und die Reaktionsgeschwindigkeit der Fluide A und B 
beeinfluBt werden. 

In Fig. 10a ist ein Fuhmngsbauteil 6 entsprechend den Fig. 8a bis 8d im Schnitt 
dargestellt mit angeschlossener Mischkammer 4. An diese Mischkammer ist ein 
Warmeubertrager 10 angeschlossen, der ahnlich wie bei der Variante gemaB Fig. 
9a und 9b von quer zur Stromungsrichtung C verlaufenden Kanalen 11a 
durchzogen ist zur Ab- bzw. Zufuhr der Reakuonswarme aus bzw. zu den Kanalen 
lib. 

In Fig. 10b ist der Warmeubertrager 12 direkt an das Fuhmngsbauteil 13 
angeschlossen. Dabei ist die Anordnung durch Distanzfolien 14 so getroffen, daB 
je zwei ubereinanderliegende Kanale 13a, 13b fur die Fluide A, B je in einen 
gemeinsamen Teilmischraum 12a des Warmeubertragers ausmunden, wobei diese 
Teilmischraume 12a an Folien 12b angrenzen, die quer zur Stromungsrichtung C 
verlaufende Kanale 12c aufweisen. Diese Kanale 12c fuhren ein Kiihl- oder 
Heizmittel, mit dem beziiglich der Misch- und Reaktionszonen 12a Warme ab- 
oder zugefiihrt werden kann. 



WO 97/17130 



13 



PCT/EP96/04665 



Beispiel 

Zur Beurteilung des Vermischungsverhaltens verschiedenster Vermischer- 
Vonichtungen wird in der Literatur die Azokupplungsreaktion von a-Naphthol mit 
4-Sulfonsaurebenzoldiazoniumsalz eingesetzt [2, 8, 9]. Diese Reaktion entspricht 
einem Reaktionsschema, bestehend aus der gewunschten Hauptreaktion und einer 
unerwunschten konkurrierenden Folgereaktion, in der das uber die Hauptreaktion 
gebildete Produkt mit unreagiertem Edukt zu einem unerwunschten Folgeprodukt 
reagiert. Das Folgeprodukt kann auf einfache Weise mit Hilfe von Ab- 
sorptionsspektren analysiert werden. Die Gtite des Mischvorganges wird dabei 
durch die Selektivit&t des unerwunschten Folgeproduktes S, X s , beurteilt. Je mehr 
S gebildet wird, desto schlechter ist die Vermischung. 

Das Untersuchungen zur Durchfuhrung schneller chemischer Reaktionen mittels 
Mikrostruktur-Mischung erfolgten in der in Fig. 6 dargestellten Apparatur. Sie 
besteht aus den Vorlagebehaltern 5 fur die Ausgangskomponenten A und B, den 
Dosier- und Regelvorrichtungen 6, Filtern 7 zum Schutz des Mikrostruktur- 
Mischers vor Verstopfungen, dem Mikrostruktur-Mischer 8 und dem AufFang- 
behalter 9 fur das Produktgemisch. Der Mikrostniktur-Lamellenmischer verfiigt 
fiber Schlitzkanale mit einer Tiefe d von 70 pm und einer Breite b von 4 mm. Der 
Mikrostruktur-Lamellenmischer wurde dabei mit einem Mikrostruktur-Mischer mit 
rechteckformigen Mikrokanalen, die Freistrahlen der Breite 100 pm und der Dicke 
70 pm erzeugen, verglichen. Weiterhin wurde eine konventionelle Glattstrahlduse 
in den Vergleich einbezogen. Die Strahlen in den beiden Mikrostruktur-Mischern 
waren so angeordnet, daB die Komponenten A bzw. B in abwechselnd 
iibereinander angeordneten Schichten aus dem Mischer austraten. 

Es wurden Volumenstromverhaltnisse von a = V A /V B von 10 eingestellt. Dabei 
wurde bei Leistungskennzahlen > 10 2 gearbeitet. Die reaktionskinetischen Daten 
und die Vorschrift ftir die Anwendung der Modellreaktionen sind der Literatur zu 
entnehmen [2, 8, 9, 10]. 

Vorgegeben wurde ein stochiometrisches Verhaltnis von 1,05 und eine konstante 
Naphthol-Ausgangskonzentration von 1,37 mol/m 3 . Die Leistungskennzahl 
berechnet sich folgendermafien: 

* = ( A PNaph: V Naph< + Ap Suir V Sulf ) / {k 2 . c a0 . tv (V Naph +V Sulf )} 
mit 
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A PNa P h. Stoflverlust Naphthol-Losung im Mischer 
A Psuif. Stoflverlust Sulfanilsaure-Ldsung im Mischer 

V Na P h. Volumenstrom Naphthol-Ldsung 

^Suif. Volumenstrom Sulfanilsaure-Losung 

k 2 Reaktionsgeschwindigkeitskonstante d. unerwttnschten Folgereakuon 

c a0 Ausgangskonzentration Naphthol 

71 dyn. Viskositat 

In Fig. 7 ist die Selektivitat des unerwunschtem Folgeproduktes X s gegen die 
Leistungskennzahl ¥ aufgetragen. 

Es zeigt sich, dafl fur das Volumenstromverhaltnis a = 10 bei gleicher 
Leistungskennzahl bei Einsatz des Mikrostruktur-Lamellenmischers und 
Mikrostruktur-Mischers wesentlich weniger unerwunschtes Folgeprodukt gebildet 
wird als bei Verwendung einer konventionellen Glattstrahldiise. Dieser Befund ist 
vdllig flberraschend, wenn man von der bestehenden Uhrmeinung ausgeht, dafl die 
Mischintensitat allein durch die Leistungskennzahl und die Stoffdaten bestimmt 
wird. Dabei ist das Vermischungsverhalten des Mikrostruktur-Lamellenmischers 
etwa gleich dem des Mikrostrukturmischers, wobei wesentliche Vorteile des 
Mikrostruktur-Lamellenmischers darin bestehen, dafl der Reibungsdruckverlust 
mindestens urn einen Faktor 3 kleiner ist und eine geringere, durch Verwirbelung 
am Eintritt in den Misch-/Reaktionsraum bedingte Ruckvermischung aufgrund 
einer geringeren Anzahl von Fluidelementen auftritt. 
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Patentansprflche 

1. Verfahren zur Durchfuhrung chemischer Reaktionen zwischen gasformigen 
und/oder flussigen Reaktionspartnern (Edukte), bei dem mindestens zwei 
Edukte A, B durch eine ihnen jeweils zugeordnete Schar von Mikrokanalen 
(in raumlich getrennte Mikrostrdme aufgeteilt werden, die anschlieBend in 
einen gemeinsamen Misch- und Reaktionsraum austreten, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB man die Mikrostrdme in Form von Fluidlamellen der Edukte 
A, B aus schlitzformig ausgebildeten Mikrokanalen (la, lb) (Mikroschlitz- 
kanale) mit fur das jeweilige Edukt gleichen Stromungsgeschwindigkeiten 
in den Misch-/Reaktionsraum (4) austreten lafit, wobei jede Fluidlamelle 
eines Eduktes A in unmittelbarer Nachbarschaft zu einer Fluidlamelle eines 
anderen Eduktes B in den Misch- und Reaktionsraum (4) gefuhrt wird und 
sich die benachbarten Fluidlamellen durch Diffusion und/oder Turbulenz 
miteinander vermischen. 

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB in den Mikro- 
schlitzkanalen (la, lb) laminare Stromungsbedingungen fiir die Edukte A, B 
aufrechterhalten werden. 

3. Verfahren nach Anspruch 1 bis 2, dadurch gekennzeichnet, daB die Fluid- 
lamellen der Edukte A, B in abwechselnd ubereinanderliegenden oder 
nebeneinanderliegenden diinnen Schichten in den Reaktionsraum (4) aus- 
treten. 

4. Verfahren nach Anspruch 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, dafl die Dicke 
der Fluidlamellen am Eintritt in den Misch-/Reaktionsraum (4) auf einen 
Wert zwischen 10 jim und 1000 ^im, vorzugsweise zwischen 10 \xm und 
100 nm eingestellt wird. 

5. Verfahren nach Anspruch 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, dafl in Nach- 
barschaft zu einer Fluidlamelle eines Eduktes zusatzlich eine Fluidlamelle 
eines temperierten Inertfluids in den Misch-/Reaktionsraum (4) eingespeist 
wird. 

6. Mikrostruktur-Lamellenmischer mit wenigstens einer Mischkammer und 
einem vorgeschalteten Fuhningsbauteil fur die Zufuhr von zu mischenden 
Fluiden zu der Mischkammer, wobei das Fuhnmgsbauteil aus mehreren 



WO 97/17130 



- 18 - 



PCT/EP96/04665 



plattenartigen, iibereinandergeschichteten Elementen zusammengesetzt ist, 
die von schrag zur Mikro-Vermischer-Langsachse verlaufenden Kanalen 
durchzogen sind, und wobei die Kanaie benachbarter Elemente sich 
beruhrungslos kreuzen und in die Mischkammer ausmiinden, gekenn- 
zeichnet durch folgende Merkmale: 

die plattenartigen Elemente bestehen aus diinnen Folien (1, 2), in 
die je ein einzelner bzw. eine Schar benachbarter, mit abwech- 
selnder Schrage zur Mikro-Vennischer-Langsachse (3) verlaufender 
schlitzformiger Mikroschlitzkanale (la, lb) eingearbeitet ist, so daB 
beim Ubereinanderschichten der Folien (1, 2) je ein einzelner bzw. 
eine Reihe (la bzw. lb) geschlossener Kanaie fur die Funning der 
zu mischenden Fluide (A, B) entsteht; 

die Mikroschlitzkanale (la, lb) haben eine Tiefe d von < 1000 um, 
vorzugsweise < 100 um, eine Breite b, die mindestens das 10-fache 
der jeweils gewahlten Tiefe d betragt (d.h. b/d >= 10) und eine 
Wanddicke der Kanalboden (5a, 5b) von < 1000 um, vorzugsweise 
< 100 um; 

die an die Mischkammer (4) angrenzenden Miindungen der Kanaie 
(la, lb) liegen fluchtend iibereinander, wobei die Kanaie (la, lb) 
benachbarter Folien zur Fluideintrittsseite (3a, 3b) des Mikro- 
vermischers hin so divergieren, daB die zu vermischenden Fluide 
(A, B) getrennt einspeisbar sind. 

Mikrostruktur-Lamellenmischer nach Anspruch 6, dadurch gekennzeichnet, 
daB die Kanalboden (5a,5b) in regelmafiigen Abstanden durch fest mit den 
Kanalboden (5a,5b) verbundene Stifte (15) abgestiitzt sind. 

Mikrostruktur-Lamellenmischer nach Anspruch 6, dadurch gekennzeichnet, 
daB zwischen je zwei Folien (1,2) mit den schragen, zur Fluideintrittsseite 
divergierenden Mikroschlitzkanalen eine Zwischenfolie (8) geschaltet ist, 
die senkrecht zur Mikro-Vennischer-Langsachse (3) verlaufende Mikro- 
schlitzkanale (9) aufweist zur Durchleitung eines Kuhl- oder Heizmittels. 
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9. Mikrostruktar-Lamellenmischer nach Anspruch 6 oder 7, dadurch gekenn- 
zeichnet, dafl an die Mischkammer (4) ein Mikrowarmeubertrager (10) 
angeschlossen ist. 



10. Mikrostniktur-Lamellenmischer nach Anspruch 6 oder 7, dadurch gekenn- 
5 zeichnet, dafl die Mischkammer als Mikrowarmeubertrager ausgebildet ist, 

der unmittelbar an das Fiihrungsbauteil (13) angeschlossen ist. 
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Fig. 5a 
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Fig. 10a 
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